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Faire bouillir les noyaux atomiques . . .
transition de phase liquide-gaz
Bernard Borderie et Marie-France Rivet
Institut de Physique Nucleaire, Orsay
Sans le savoir, comme Monsieur Jourdain faisait de la prose, nous observons des tran-
sitions de phases: dans notre cuisine lors d'une cuisson a la vapeur, a l'aperitif quand
les glacons viennent rafra^chir l'eau pour notre pastis. La chaleur apportee a induit une
transition de phase de l'eau. Toute substance de composition xee, comme par exemple
l'eau, peut se presenter sous des formes homogenes (solide - la glace, liquide, gazeux - la
vapeur d'eau), que l'on appelle des etats. Ces trois etats de la matiere dierent par leurs
proprietes physiques comme leur densite, leur capacite calorique, etc. . . .
L'experience met ainsi en evidence des phenomenes de transition de phases ou chan-
gement d'etats. Les transitions de phases sont des proprietes universelles de la matiere et
ont ete etudiees pour des systemes que l'on qualie de macroscopiques. Dans ce cas des
millions de milliards de milliards de molecules sont en jeu. On est proche de la \limite
thermodynamique" a laquelle ces transitions sont etudiees depuis un siecle, c'est-a-dire
d'un systeme contenant une innite de constituants. Une transition de phase se produit
lorsqu'un etat de la matiere devient instable pour certaines conditions thermodynamiques
decrites par des variables de contro^le comme par exemple la temperature, la pression.
Fig. 1 { Diagramme de phase
de la matiere nucleaire; 
0
indique la densite normale,
voisine de 250 millions de
tonnes par centimetre cube. La
temperature critique est d'envi-
ron 200 milliards de degres. La
zone spinodale - instable - -
gure en jaune a l'interieur de
la zone de coexistence de phases
delimitee par la couleur orange.
Une telle transition peut-elle exister pour des noyaux atomiques, systemes n'impli-
quant au plus que quelques centaines de nucleons? Si l'on considere l'interaction nucleaire,
de forme comparable aux forces de van der Waals qui regissent, par exemple, les uides
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reels, la reponse, par analogie, est oui. Et depuis une vingtaine d'annees des travaux
theoriques presentent un diagramme de phases pour la matiere nucleaire avec une transi-
tion de phase du premier ordre de type liquide-gaz (gure 1). Mais la matiere nucleaire
correspond a une vision theorique macroscopique sans eets coulombiens ni eets de sur-
faces qui nous eloigne un peu, voire beaucoup, de nos noyaux atomiques. Qu'en est-il donc
vraiment pour nos coeurs d'atomes?
1 Chauer les noyaux
Pour induire une transition de phase, il faut apporter de l'energie au systeme considere.
Dans le cas des noyaux, les physiciens ne disposent que d'une methode, les collisions
nucleaires. Celles-ci peuvent e^tre plus ou moins violentes, selon la masse des deux noyaux,
et selon leurs trajectoires respectives : un proton (noyau d'hydrogene) heurtant un noyau
d'or par exemple le chauera moins qu'un autre noyau d'or. De me^me si les deux par-
tenaires ne font que s'eeurer, le choc sera moins violent que s'ils se heurtent de plein
fouet; on parle de collisions peripheriques et centrales, avec tous les intermediaires. Pour
apporter susamment d'energie pour induire la transition de phase des noyaux, le noyau
\projectile" est accelere a environ 0,3 c (c  300000 km/s est la vitesse de la lumiere
dans le vide). Il dispose alors d'une grande energie cinetique qui, lors du choc avec le
noyau cible (un des noyaux d'une mince feuille de matiere interposee sur la trajectoire
des projectiles) sera disponible pour exciter (chauer) l'un ou l'autre des reactants, ou le
systeme composite qu'ils auront forme ensemble, jusqu'a des temperatures de l'ordre de
5 MeV (voir encadre 1).
La transition de phase liquide-gaz d'un noyau est dierente de celle de l'eau : pour
celle-ci le gaz est forme des briques elementaires, les molecules d'eau, qui vont coexister
avec le liquide lors de la transition. Pour le noyau cette transition ne passe pas du noyau
aux nucleons, mais du noyau a un ensemble de noyaux plus petits, les fragments, et de
nucleons. Ces nombreux fragments et nucleons sont emis simultanement, en un temps
d'environ 310
 22
s. C'est le phenomene appele multifragmentation.
Nous avons choisi d'utiliser des projectiles \lourds", noyaux de xenon, pour bombarder
des noyaux cibles d'etain, de masse similaire, ce qui met en jeu environ 250 nucleons. Les
projectiles etaient acceleres a des vitesses de 0,25 a 0,33 c par l'ensemble de cyclotrons
du GANIL a Caen. Selon la violence des collisions, le projectile et la cible, ou le systeme
composite, sortent presque intacts ou au contraire se brisent en de nombreux fragments.
Pour determiner le type (le mecanisme de reaction) de chaque collision (evenement) enre-
gistree et l'origine des fragments mesures (l'un des partenaires ou le systeme composite) il
faut recueillir tous les produits de la reaction et determiner leurs caracteristiques (masse,
numero atomique, vecteur vitesse). Cela est possible gra^ce a des detecteurs qui couvrent
environ 90% de l'espace, tel INDRA. Cet ensemble de detection nous fournit le numero
atomique (Z), l'energie, et l'angle d'emission de tous les produits avec Z non nul. INDRA
nous a permis de collecter, parmi l'ensemble des produits de chaque collision, plus de 80%
de la masse et de l'energie mises en jeu, et donc de tres bien caracteriser l'etat nal de la
reaction.
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2 Physique statistique des petits systemes
Les methodes de la physique statistique (voir encadre 2) permettent d'etablir un pont
entre une description microscopique de la matiere et la description thermodynamique ma-
croscopique. Elles sont tres appropriees pour decrire les transitions de phases. Cependant
si l'on s'eloigne des systemes a tres grands nombres de constituants que l'on assimile a des
systemes innis (limite thermodynamique), la physique statistique doit e^tre reconsideree
de facon plus generale et les eets de surface/interface ne peuvent plus e^tre negliges:
creez une bulle dans un grand volume d'eau, la tension de surface est negligeable devant
l'energie totale du systeme; cela n'est plus vrai dans un noyau. Nous sommes maintenant
en presence de systemes qui mettent en jeu des surfaces qui uctuent en taille, en forme et
positions relatives. A cause de la conservation de l'energie, les uctuations de l'energie de
surface induisent des uctuations de l'energie cinetique des constituants (agitation ther-
mique). D'un noyau a un autre, par exemple, les denitions du gaz et du liquide pourront
elles aussi uctuer legerement.
La prise en compte des energies de surface a une consequence tres importante: l'en-
tropie S(E) d'un systeme en cours de transition de phases du premier ordre (coexistence
des deux phases) n'est plus la somme des entropies des deux phases (voir encadre 3). De
nouvelles signatures d'une transition de phases comme par exemple une capacite calori-
que negative, sont proposees pour les petits systemes, qui ont ainsi un comportement
inattendu: a la transition de phase, leur temperature diminue quand on les chaue, a cause
de l'energie qui est consacree a creer de la surface. A noter que la classication "petits
systemes" peut e^tre trompeuse car l'on entend par la tous les systemes pour lesquels les
dimensions sont du me^me ordre de grandeur que la portee de l'interaction entre les consti-
tuants. C'est donc le cas pour nos noyaux, pour les agregats atomiques mais aussi pour
les systemes astrophysiques en raison de la portee de la gravitation. Ces divers systemes
constituent un banc de test privilegie pour progresser dans l'etablissement des concepts
de cette physique statistique generalisee.
3 Les signaux de la transition (liquide-gaz)
La physique statistique comme la thermodynamique decrit les transitions de phases
de facon statique. Suivant les conditions xees par les valeurs des variables intensives
(temperature, pression. . . ) nous sommes informes sur l'existence des dierentes phases ou
leur coexistence. Comment passe-t-on d'une phase a l'autre? Quel est le temps necessaire?
La reponse a ces questions ne peut e^tre donnee qu'apres avoir etudie la dynamique de
la transition: une transition de phases est en eet un phenomene dynamique qui a son
propre mecanisme. Pour les noyaux atomiques deux mecanismes sont envisages (gure 2):
{ La nucleation associee a un processus de diusion de matiere et nous sommes en
presence de uctuations heterogenes qui vont former les germes de la nouvelle phase.
{ La decomposition spinodale qui se produit lorsque un systeme developpe spon-
tanement des uctuations locales de concentration ou de densite et nous sommes en
presence de uctuations homogenes qui croissent exponentiellement avec le temps.
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Fig. 2 { A gauche le
phenomene de nucleation,
a droite la decomposition
spinodale. 
0
correspond a la
densite des fragments (voir
gure 1), 
G
a celle du gaz,
et  a la densite du noyau
homogene avant la transition.
Ce dernier mecanisme est celui prevu pour la matiere nucleaire par une majorite de calculs
theoriques: les zones de forte densite correspondent a la formation de fragments dont la
taille est pratiquement unique. Ceci est lie a la predominance d'un mouvement collectif
de matiere instable dont la longueur d'onde, , xe la taille des fragments (gure 2). Pour
un noyau les choses sont beaucoup moins simples et l'on s'attend a un eet tres attenue:
peu d'evenements seront composes de fragments de taille egale.
Pour caracteriser la dynamique de la transition il nous faut donc mettre en evidence
un exces d'evenements dans lesquels les fragments ont tous le me^me numero atomique.
On utilise pour cela une methode qui consiste a construire une fonction de correlation,
dans laquelle les evenements mesures qui constituent le numerateur sont compares a des
evenements fabriques a partir des mesures, qui representent le denominateur. Comme
toujours dans les fonctions de correlation la diculte reside dans la construction du
denominateur qui est la quantite reference en absence de correlations. Les resultats presentes
ici ont ete obtenus avec un denominateur qui prend en compte une probabilite intrinseque
d'emission de chaque fragment de charge Z sous la contrainte de la conservation de la
charge totale de chaque evenement.
Les correlations creees par le phenomene physique sont absentes dans le lot fabrique,
elles vont donc ressortir lorsque l'on divisera les vrais evenements (correles) par les fa-
briques (decorreles), donnant ainsi des valeurs positives a la fonction de correlation. Nous
avons d'abord cherche si l'on decelait des correlations en charge dans un lot d'evenements
simules, pour lequel on sait que la decomposition spinodale a eu lieu. Nous avons eec-
tivement observe un surplus d'evenements composes de fragments egaux, representant
environ 1% du lot. Nous avons alors fait la me^me etude dans des lots de collisions cen-
trales entre des ions de xenon, acceleres a 32, 39, 45 et 50A MeV et des ions d'etain. Les
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fonctions de correlation sont tracees en fonction de la valeur moyenne et de la largeur
(ecart-type) de la distribution de charge des fragments detectes dans chaque evenement,
hZi et 
Z
. Elles sont montrees sur la gure 3. Ces fonctions montrent un exces pour les
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Fig. 3 { Fonctions de correlation
en charge obtenues pour des colli-
sions centrales entre Xe et Sn a
quatre energies incidentes. M est
le nombre de fragments, hZi leur
charge moyenne, 
Z
la largeur de
leur distribution en charge dans
chaque evenement.
petites valeurs de 
Z
, c'est-a-dire lorsque les fragments sont egaux, a une unite pres. Cet
exces est maximum a 39A MeV, indiquant que l'on serait pour ces collisions dans le cas
le plus favorable pour montrer l'existence de la decomposition spinodale.
La presence de ce signal lie a la dynamique de la transition caracterise la zone de
coexistence. Un autre signal relatif a la thermodynamique (conditions statiques) doit lui
e^tre associe: la mesure d'une capacite calorique negative comme nous l'avons vu au
paragraphe precedent.
Nous avons donc cherche a determiner la capacite calorique des systemes mis en jeu
dans les me^mes lots d'evenements. Bien que, formellement, la capacite calorique, C, soit
la derivee de la temperature par rapport a l'energie, la precision requise sur la mesure de
ces deux grandeurs pour observer le changement de signe de C est hors de notre portee
actuelle. D'autre part, nous ne connaissons pas nos conditions thermodynamiques, nous
ne sommes su^rement pas a volume constant et encore moins a pression constante (voir
encadre 3). Nous devons donc avoir recours a une methode indirecte qui est la mesure
des uctuations d'energie cinetique des particules et fragments apres la collision nucleaire,
au moment ou ils ne sont plus soumis a l'interaction nucleaire mais seulement a la force
coulombienne - c'est-a-dire a un temps inniment plus court que celui ou nous mesu-
rons les energies cinetiques nales. Cependant moyennant des hypotheses raisonnables,
et veriables par des simulations, nous savons estimer ainsi les capacites caloriques qui
sont reportees sur la gure 4. Nous mesurons bien une capacite calorique negative a
32 et 39A MeV, c'est-a-dire aux energies pour lesquelles nous avions les plus forts exces
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Fig. 4 { Capacites caloriques
(cercles, les zones grisees indiquent
les barres d'erreur) en fonction de
l'energie totale des systemes compo-
sites, pour les me^mes collisions cen-
trales entre Xe et Sn. Les courbes
reliant les etoiles representent la
distribution des energies atteintes
lors des collisions.
d'evenements formes de fragments de taille egale : les deux signaux de transition sont donc
bien correles.
D'autres signaux ont aussi ete mis en evidence dans notre collaboration, notamment
des lois d'echelle (loi de Fisher, et une loi d'echelle universelle des uctuations d'un pa-
rametre d'ordre). Les observer dans les noyaux peut sembler paradoxal, puisque les lois
d'echelle, sont, a la limite thermodynamique, des signes de criticite (transition au voisinage
du point critique et non dans la zone de coexistence, voir g. 1).
Nous observons la encore une specicite des petits systemes : il a ete recemment
demontre, dans une modelisation de gaz sur reseau, qu'une loi d'echelle de type Fisher
decrivait la distribution de taille des fragments a l'interieur de la zone de coexistence.
Or pour les sytemes macroscopiques une loi d'echelle s'observe quand la longueur de
correlation, qui exprime la portee des perturbations, devient innie, il n'y a donc plus
d'echelle privilegiee. Dans le cas de petits systemes, on comprend qu'il sut que cette
portee soit de l'ordre de la taille du systeme pour observer le me^me phenomene.
L'ensemble de ces resultats corrobore de facon convaincante la presence d'une transi-
tion liquide-gaz pour les noyaux. Pour e^tre plus quantitatif et eectuer une metrologie du
diagramme de phases il nous faut maintenant apporter des ameliorations. Elles se situent
a deux niveaux. En premier lieu a l'aide d'etudes detaillees et systematiques il nous faut
mieux caracteriser les systemes au moment ou cesse l'interaction nucleaire, ce travail est
en cours. Ensuite, nous devons encore ameliorer notre qualite de detection experimentale
par la mesure de la masse atomique des fragments et la mesure des neutrons.
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4 Protons, neutrons et transition
Ces recherches doivent permettre d'etablir le diagramme de phases des noyaux et de
la matiere nucleaire et par consequent son equation d'etat. En fait elles depassent le cadre
nucleaire pour s'inscrire dans une problematique plus large, celle des changements d'etats
des petits systemes decrits dans un nouveau cadre theorique. Mais la encore le noyau
atomique se distingue par sa specicite et son originalite, liees a la nature a double com-
posante (protons et neutrons) du uide nucleaire. Faire varier les nombres de neutrons
et protons (le rapport N/Z) c'est le programme a venir, a peine ebauche, qui etudiera
l'inuence du rapport N/Z (nouveau degre de liberte) sur le diagramme de phases et
l'equation d'etat. En particulier la dynamique de la transition de phases liquide-gaz doit
nous reveler un nouveau phenomene qui permettra de mieux caracteriser les phases coexis-
tantes. En eet, si l'on augmente le rapport N/Z jusqu'a des valeurs voisines de 1,5 comme
on pourra le faire avec des faisceaux riches en neutrons que fourniront les accelerateurs
du futur (SPIRAL2-LINAG et EURISOL), alors les instabilites spinodales doivent voir
les uctuations en densite des uides de protons et de neutrons s'amplier en phase (-
gure 5) avec cependant une amplitude plus grande pour les protons. Les regions de basse
x
ρ
Fig. 5 { Fluctuations des den-
sites de protons et neutrons dans
la zone spinodale. On remarque que

p
=
p
> 
n
=
n
.
densite qui constituent le gaz vont alors s'enrichir en neutrons provoquant une \distilla-
tion neutronique" (gaz fortement enrichi en neutrons par rapport au liquide, les plus gros
fragments). La transition liquide-gaz des noyaux n'a livre qu'une partie de ses secrets et
de belles moissons scientiques sont encore devant nous.
Encadre 2 : Les dierents ensembles statistiques
Trois ensembles sont generalement utilises en physique statistique des noyaux.
1) l'ensemble grand-canonique decrit le cas ou le systeme peut echanger des particules
et de l'energie avec un reservoir (thermostat). La temperature est xee, alors que l'energie
totale et le nombre de nucleons uctuent d'un evenement a l'autre (mais leurs valeurs
moyennes sont contraintes). Cet ensemble constitue une bonne approximation pour cal-
culer des valeurs moyennes sur des lots d'evenements, en particulier a tres haute energie
d'excitation.
2) l'ensemble canonique diere du precedent en decrivant un systeme pour lequel le
nombre de particules est xe, seule l'energie totale peut uctuer. Comme le precedent
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cet ensemble convient bien pour des analyses en terme de variable intensive comme la
temperature.
3) l'ensemble microcanonique decrit un systeme isole dont la masse et l'energie sont
xees. Il semble donc e^tre le plus pertinent pour decrire un ensemble de collisions nucleaires
sur la base d'une etude evenement par evenement. La temperature n'est pas un concept
naturel dans cet ensemble, on peut cependant denir une temperature microcanonique
par la relation 1=T

= @S=@E.
Encadre 1 : Unites d'energie et de temperature nucleaire
Les physiciens nucleaires utilisent en general l'energie cinetique des ions acceleres
pluto^t que leur vitesse. Cette energie est en outre divisee par leur nombre de masse, E/A,
ce qui permet de manipuler des nombres plus petits. Si l'on se rappelle que E = mv
2
=2,
on voit que E/A est homogene au carre de la vitesse des ions. On peut ecrire E/A en
MeV/nucleon ou EA en MeV.
La temperature nucleaire est exprimee dans la me^me unite que l'energie, le mega-
electron-volt, MeV, simplement en la multipliant par la constante de Boltzmann,
k=1,38 10
 23
J/
o
K ou 8,62 10
 11
MeV/
o
K. Ainsi quand on chaue des noyaux a une
temperature de 5 MeV, cela correspond a 60 milliards de nos degres.
Encadre 4 : Pas de pression constante, pas de volume
constant: ca se complique
Un noyau qui multifragmente est un systeme que l'on qualie d'ouvert (sans contrainte
exterieure, sans pression exterieure) qui change d'etat, caracterise par son volume lorsque
cesse l'interaction nucleaire. Sur un lot d'evenements semblables on va pouvoir denir
un volume moyen comme parametre d'ordre. Suivant les reactions considerees et leurs
evolutions avec l'energie deposee ces volumes moyens changent. Il faut donc ne plus consi-
derer un seul parametre mais deux pour xer l'equation d'etat: l'energie et le volume
moyen. Ainsi une courbe calorique unique a pression constante ou volume constant ne
peut e^tre obtenue a partir de l'experience. Contrairement a la courbe calorique les uc-
tuations d'energie cinetique utilisees pour calculer la capacite calorique sont, au premier
ordre, independantes des conditions thermodynamiques.
Encadre 3 : Transition de phases et petits systemes
Un premier rappel: l'entropie, comme l'energie interne d'un systeme, est une variable
extensive (additive) a la limite thermodynamique. Cette variable est liee au desordre du
systeme et permet une autre formulation du second principe de la thermodynamique:
l'entropie d'un systeme isole ne peut qu'augmenter. L'entropie, S(X), d'un systeme uni-
forme presente dans la zone instable de transition une forme convexe comme indique sur
la gure. A la limite thermodynamique la maximisation de l'entropie retablit l'equilibre
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qui en raison de l'additivite conduit le systeme a se subdiviser en deux sous-systemes: les
deux phases. Les variables extensives, comme E, V et N, associees a chacune des phases
prennent les valeurs X
1
et X
2
. C'est la construction de Maxwell (ligne en tirets sur la
gure). Pour les petits systemes l'entropie n'est plus additive car l'interface entre les deux
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Fig. 6 { Les zones colorees en jaune et orange renvoient aux zones du diagramme de
phase de la gure 1
phases qui coexistent n'est pas negligeable. L'entropie augmente pour atteindre l'equilibre
mais sa forme reste convexe sous la ligne de la construction de Maxwell. Cette convexite
a l'equilibre est responsable en particulier de la capacite calorique negative.
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